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 2011年 3月 11日に発生した東日本大震災により、東京電力株式会社福島第一原子力発電所
は未曽有の事故を発生させ、大量の放射性物質を外部へ放出した[1.1]-[1.5]。近隣住民は避難を与


















































型燃料集合体が主に使用されている。9x9 型燃料集合体には、A 型、B 型の 2 種類がある。
これらの概略図を図 1-1 に示す[1.10]。この燃料集合体は、圧力 7.17MPa、温度約 286℃の
飽和沸騰水中で使用される。燃料にはウラン酸化物(UO2)を直径約 1cm、高さ約 1cm に焼
結したペレットが使用される。1 つの燃料集合体には 235U 濃縮度の異なる燃料棒から構成





























He を 10 気圧で充填している。 











れる。現在の 1350MWe 級 ABWR(東京電力 柏崎刈羽原子力原子力発電所 6、7 号機等)





徴的な照射挙動を整理する。なお、これらの挙動の相関図を図 1-3 に示す。 
 
(1) 核分裂・発熱・FP 生成 
 235U や 239Pu といった核分裂性核種に熱中性子もしくは高速中性子が照射されると、核






































1)(α   
















室温から 1000℃までの温度上昇により、UO2 は直径もしくは高さが約 1%程度膨張する。

















また、格子スエリングは 50GWd/t においても 0.4%程度であり、後述する燃料のマトリッ
クススエリングや FP ガススエリングと比較して非常に小さい量である。また、核分裂によ
って生成した FP 元素の内、Sr、Zr、Y、希土類元素は UO2や(U,Pu)O2に固溶し、UO2や











FP として、Kr や Xe といった希ガス元素も多く生成される。希ガスは UO2中にほとん








金属 FP の析出が観察される。このような組織はリム組織もしくは高燃焼度組織(High 























ような現象は、軽水炉の場合には PCI (Pellet Cladding Interaction)、高速炉の場合には





































(9) FP ガス放出、He の蓄積 





50~60GWd/t を超える高燃焼度ペレットからの系統的な FP ガス放出データの蓄積が望ま
れている。また、MOX 燃料では Pu スポット部での局所的な燃焼の進行等により FP ガス
放出率が UO2燃料に比較して高くなる傾向がある。ただし、近年の製造方法の改良により、
MOX 燃料中における Pu の均一性が高まり、FP ガス放出率も以前の製法に比較すると低
くなっていると考えられる。 
近年は放射性廃棄物低減のためのマイナーアクチニド(MA)含有MOX燃料のFBRでの利




 核分裂によって U や Pu が消費されるため、UO2や MOX 中で余剰となる酸素が燃焼と
ともに増加する。それら余剰酸素は、FP と結合するか、被覆管内面へ移動して酸化膜を形
成する。軽水炉燃料に対する従来の計算では、10GWd/t あたりΔO/M=0.0014 の酸素が FP
と結合せず余剰となると評価されている[1.37]。この余剰酸素がジルカロイ被覆管と反応し





























における PCI および FCI である。前述したように、固体 FP の析出や、ガス気泡の成長に
よってペレットはスエリングを起こす。また、高燃焼度領域ではリム組織の発達によって
スエリングが加速する傾向も見られている。また、MOX ペレットでは Pu スポット近傍で
の高燃焼度組織(HBS)の形成によってスエリングが増加することも考えられる。このような
ペレットのスエリングポテンシャルは燃焼度とともに増加し続けるため、高燃焼度領域で

















での利用が検討されているマイナーアクチニド(MA)含有 MOX 燃料での He 蓄積の問題が
ある。高レベル放射性廃棄物の減容および有害度の低減を目的として、MOX 燃料中に MA
を含有させて高速増殖炉で燃焼させようというものであるが、MA に含まれる 241Am から
核変換で生成される 242Cm が短半減期(163 日)でα崩壊するため、He が燃料中に蓄積する
[1.47],[1.48] 。図 1-7 は、勝山らによって報告された MA 添加による He 生成量の増加に関す
る ORIGEN-2 コードによる計算結果である[1.49]が、計算では 241Am を 5wt%/heavy-metal
含む燃料の場合、内圧に占める He の割合が 20～30%となり、設計への影響が無視できな
くなる。また、蓄積した He は、照射欠陥や析出した FP と結合して気泡として析出し、ガ





 PCI および FCI 挙動は、前節で述べた燃料の照射挙動が複雑に絡み合って発現する燃料
ふるまいの要諦である。よって、良好な耐 PCI 性能を示す添加物ペレットの改良効果メカ
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図 1-1 BWR用 9x9型燃料[1.10] 
 
 












































図 1-5 Al-Si-O添加ペレットの微細組織[1.42] 
 
 





図 1-7 He放出による燃料ピン内圧への影響[1.49]  
 
 










燃料破損が多く発生した(図 2-1)。この破損は PCI による応力腐食割れ(SCC)現象によるも










 これらの状況を受けて、GE 社により様々な PCI-SCC 対策材が開発された。その内の一つ




Al-Si-O) を UO2 に添加した Al-Si-O 添加 UO2 ペレットも対策材の一つである[2.6]。Al-Si-O 添
加 UO2ペレットも過去の出力急昇試験において一本の破損例も無く(図 2-5)、また多くの照
射実績を有し、その良好な性能が実証されている。 
焼結時、Al-Si-O は UO2 内で液相を形成し、UO2の焼結助剤としての役割を果たす。結果
として同じ条件で焼結した標準 UO2と比較して、UO2 の結晶粒径が大きくなる(図 2-6)。こ
の大粒径化により、照射時に生成される FP ガスをより多く UO2 粒内に蓄え、燃料棒内圧を
低減させ、被覆管への応力負荷を低減させる。また、Al-Si-O は UO2に固溶せず、UO2 の結
晶粒界にガラス相として析出する。PCI 発生時、この粒界相が粒界すべりを起こすことで被
覆管への応力負荷を低減させる。実際、標準 UO2 ペレットを装荷した燃料と Al-Si-O 添加
UO2 ペレットを装荷した燃料を同じパターンで出力急昇させた結果、Al-Si-O 添加 UO2 ペレ
ットを装荷した燃料の方が標準燃料よりも燃料棒の伸びが小さい結果が得られている(図 
2-7)[2.11]。このように、Al-Si-O 添加 UO2 ペレットの耐 PCI 性能については、粒界の Al-Si-O
によるペレットのソフト化が大きく寄与していると考えられている。しかしながら、その
物性データが実際に測定された例は少ない。よって本研究では、Al-Si-O 添加 UO2ペレット




 前述したように、Al-Si-O の耐 PCI-SCC 性能はペレットの”ソフト化”によって発揮される




平衡計算ではヨウ素と Al-Si-O が直接反応することは無いが、ペレット中には FP として生
成されるセシウムが多く存在する。セシウムはガラス(Al-Si-O)とも、ヨウ素とも化学的親和
性が高い。Al-Si-O とヨウ素の反応をセシウムが仲立ちすることで、Al-Si-O 添加 UO2 ペレ
ットはヨウ素のトラップ効果を発揮する可能性が考えられる。実際、照射後燃料中で Al-Si-O
と Cs が共存している様子が観察された例がある[2.8]。ただし、ヨウ素と Al-Si-O との共存に
ついては確認された例が無い。そこで本研究では、Al-Si-O 添加 UO2 ペレット中の Al-Si-O
とセシウム・ヨウ素との反応性を模擬実験により検証することを第二の目的とした。 
  
2.2. アルミナシリケート添加 UO2 ペレットの微細組織 
 
表 2-1 に本試験に供した試料のペレット密度および 3 次元結晶粒径を示す。Al-Si-O は高
純度の Al2O3と SiO2 の混合物である。Al-Si-O の添加濃度は 250 および 2500wtppm の 2 種類
とした。本試験において、250ppmAl-Si-O 添加 UO2ペレットは定常クリープ速度および降伏
応力測定用として、2500ppmAl-Si-O 添加ペレットはセシウム/ヨウ素との反応試験用として
調製した。また、標準 UO2 ペレットもリファレンス材として調製した。図  2-9 に
2500ppmAl-Si-O 添加 UO2ペレットの SEM/EDS マッピング像を示す。従来通り、UO2 結晶
粒界に Al2O3 および SiO2が析出している様子が明瞭に観察された。次に、Al-Si-O 相のより
詳細な微細組織について、TEM/EDS 分析を実施した。TEM 試料は 2500ppmAl-Si-O 添加 UO2
ペレットから、収束イオンビーム装置(FIB)により調製した。観察は TEM および FE-TEM を
用いて実施した。TEM では主に微細組織観察を、FE-TEM では主に元素分析を行った。図 














範囲は 1723K、1773K および 1823K の 3 点で実施した。試験中、炉内温度は W-Re 熱電対
により測定した。温度は設定温度の±3K 以内に保たれた。一方、降伏応力の測定は、1273K、
1473K および 1673K の 3 点で歪速度一定の条件で実施した。ひずみ速度は 0.1/分(10%/分)
とした。 












 図 2-12 に標準 UO2ペレットと 250ppmAl-Si-O 添加 UO2 ペレットの降伏応力を示す。一般
に、降伏応力は粒径の増加によって低下し、第 2 相の存在により増加(析出硬化)することが
知られている[2.12]。Al-Si-O 添加 UO2 ペレットの降伏応力は標準ペレットよりもわずかに低
かった。また、その差は温度の上昇とともに大きくなる傾向が見られた。低温においては、
Al-Si-O の析出は大粒径効果とバランスしたと考えられた。また、温度の増加に伴い、析出
硬化の影響は低下し、標準 UO2 と Al-Si-O 添加 UO2 ペレットの違いが大きくなったため、
より高温側では標準 UO2ペレットと 250ppmAl-Si-O 添加 UO2ペレットの違いが大きくなっ
たと考えられた。 
 
2.4. アルミナシリケート添加 UO2 ペレットのケミカルトラップ効果 
2.4.1. 熱力学的評価 
 
 前述のように、セシウムを介した Al-Si-O によるヨウ素のトラップ効果(Chemical Trap 効
果)が期待されている。そこで、まずは燃料環境中における Al-Si-O とセシウムの反応性に
ついての熱力学的評価を試みた。熱力学データは HSC Chemistry 5.11[2.12]に含まれるデータ
を利用した。 




( ) ( ) 2e)c(abad2cb OMCs(g)OeCs(g)dOMa +××=++  (2.1) 
ここで、M はカチオン、O は酸素、Cs(g)は気体状セシウム、a～e は係数である。本反応式









































器から試料を取出し、樹脂に埋めて切断し SEM 観察に供した。図 2-16 にセシウム-ペレッ
ト反応試験後切断面の SEM 像を示す。無添加 UO2ペレットの場合には UO2粒内で切断され
た様子が観察されたが、Al-Si-O 添加 UO2ペレットの場合には、粒界から剥離したような組
織が観察された。図 2-17 にセシウム-ペレット反応試験後の Al-Si-O 添加 UO2 ペレットの
SEM-EDS 分析結果を示す。UO2粒界において、Cs-Al-Si-O 化合物が検出され、相当量セシ
ウムが粒界に侵入していることがわかった。このような金属セシウムと Al-Si-O 添加 UO2
ペレットとの試験では、セシウムと Al-Si-O との反応性が高かったため、セシウムに代えて
セシウム化合物を用いた同様の反応試験を実施した。その結果、適当な反応性が得られ、












料は FIB により調製した。図 2-21 に FIB 加工時のヨウ素反応試験後 Al-Si-O 添加 UO2 ペレ
ットを示す。また、図 2-22 にヨウ素反応試験後 Al-Si-O 添加 UO2 ペレットの TEM 像を示
す。TEM 像を見ると、試験前は明瞭に観察された 3 重点の輪郭が不明瞭になっていた。ま
た、電子線回折図形から、3 重点部分はいずれの場所も回折パターンが得られず、全て非晶
質化していると考えられた。反応試験前に存在していた微細なムライト相が、セシウムや
ヨウ素との反応によって変化したものと考えられた。図 2-23 にヨウ素反応試験後 Al-Si-O












に対して、Al-Si-O 添加濃度が 0、250、2500ppm(質量割合)の場合における U の質量、粒界
面積および粒界体積の計算結果を図 2-24 に示す。粒界面積は、ペレット体積を UO2 結晶粒
径(無添加：15μm、Al-Si-O 添加：40μm)から計算される等価球体積で割り、1/2 とするこ
とで計算した。また、粒界体積は、粒界厚さ 1nm として粒界面積とから計算される体積と、
Al-Si-O 添加濃度と Al-Si-O 密度から計算される Al-Si-O 体積から計算した。結果は標準 UO2
で規格化してプロットした。 計算から、ウラン量はいずれの場合もほとんど変化しないの
にも関わらず、Al-Si-O 添加ペレットの UO2 粒界面積は、標準 UO2 に比較して約 1/3 に低減
される結果となった。粒界体積は、標準 UO2 に対して 250ppmAl-Si-O 添加で約 6 倍、














でを 100 個の要素に分割し、各要素のヨウ素量を N(r,t)とした。ここで、r は径方向位置に
相当する位置情報(r=1～100)、t は時間に相当するステップ数(t：1 以上の整数)である。初期
条件として、ペレット径方向に一様にヨウ素が存在する場合を考え、各要素におけるヨウ




温度分布のみを考えて、D=Aexp(-Q/RT)として計算した。A と Q は、D の値がペレット中心
で 1、最外周で 0.1 になるように設定した。また、ペレットの径方向温度分布は上に凸の二
次曲線で中心温度を 1200℃、ペレット最外周で 500℃になるようにした。また、UO2 部とセ
シウムが濃縮されている部分で D を区別し、それぞれ D1(T)、D2(T)とした。その際の大小
関係は D2＝0.01D１とした。セシウムが濃縮されている部分は、無添加の場合にはペレット-
被覆管ギャップ部、Al-Si-O 添加の場合には Al-Si-O 析出部として、r が 10 の倍数となる箇
所に配置した。また、セシウム濃縮部のヨウ素量が飽和量 Ns に達した場合、D2は D1と同
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じになるとした。これらの条件を数式化したものを以下の表と図 2-26 に示す。 
 
条件 1 条件 2 条件 3 ヨウ素量計算式 
① N(r,1)=N0 
② D2(T)=0.01D1(T) 




N(r,t-1) ≧D2(T) N(r,t)=N(r,t-1)+D1(T)-D2(T) 





















成 4 年）~2006 年（平成 18 年）)では、福島第二原子力発電所 1 号機において、250ppm
の Al-Si-O 添加ペレットを装荷した９×９A 型燃料が、5 サイクル(集合体平均燃焼度：
53GWd/t)まで無事に照射された。その後、当該燃料集合体は日本核燃料開発株式会社のホ
ットラボへ輸送され、一連の照射後試験が実施された。照射後試験では、概ね健全な燃料






























 ペレット中に存在する Al-Si-O が FP として生成されるセシウムと顕著に反応し得るこ
とが模擬実験により示された 




これらの結果から、実燃料においても UO2粒界に存在する Al-Si-O がセシウムを介してヨウ
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図 2-1 BWR燃料棒破損率の推移(1969～1977年)[2.1],[1.10] 
 
 




図 2-3 各種環境下でのジルコニウム合金の引っ張り試験結果[2.4] 





図 2-4 ライナ燃料のランプ試験結果[2.5] 
 





図 2-6 無添加 UO2、無添加大粒径UO2および 
Al-Si-O添加大粒径UO2の金相写真[2.7] 
 
図 2-7 標準および Al-Si-O添加ペレット装荷燃料の 
出力急昇試験時における燃料棒伸びの比較[1.42] 
 










標準 UO2ペレット 95.5 – 95.8 12.6 
250ppmAl-Si-O 添加 
UO2ペレット 






























図 2-11 Al-Si-O添加 UO2ペレットのクリープ測定結果 
 
 


























































表 2-2 反応式一覧 
Equation Tmax(oC) 
UO2(s) + 2Cs(g) + O2(g) = Cs2UO4  927 
SiO2 + 2Cs(g) + 1/2O2(g) = Cs2SiO3 827 
2SiO2 + 2Cs(g) + 1/2O2(g) = Cs2Si2O5 1070 
4SiO2 + 2Cs(g) + 1/2O2(g) = Cs2Si4O9 950 
Mo + 2Cs(g) + 2O2(g) = Cs2MoO4 956 
MoO2 + 2Cs(g) + O2(g) = Cs2MoO4  956 
Zr + 2Cs(g) + 3/2O2(g) = Cs2ZrO3 927 
ZrO2 + 2Cs(g) + 1/2O2(g) = Cs2ZrO3 927 
Cr2O3 + 2Cs(g) + 2O2(g) = Cs2Cr2O7 327 
1/2Cr2O3 + 3Cs(g) + 5/4O2(g) = Cs3CrO4 727 
1/2Cr2O3 + 4Cs(g) + 5/4O2(g) = Cs4CrO4 727 
 
図 2-13 セシウム化合物の安定性についての熱力学計算結果 
 































Zr + 2I2 ⇔ ZrI4 Zr + 3/2I2 ⇔ ZrI3
Zr + I2 ⇔ ZrI2 Cs2Si2O5 + I2 ⇔ 2CsI + 2SiO2 +1/2O2
Cs2SiO3 + I2 ⇔ 2CsI + SiO2 +1/2O2
Cs2ZrO3 + I2 ⇔ 2CsI + ZrO2 + 1/2O2
























図 2-15 セシウム反応試験容器 
 
 
(a) 無添加UO2ペレット (a) 2500ppmAl-Si-O添加UO2ペレット 





図 2-17 セシウム-ペレット反応試験後の 2500ppmAl-Si-O添加UO2ペレットの元素分布評価 

















図 2-19 ヨウ素反応試験後の Al-Si-O添加 UO2ペレット SEM像 
 





図 2-21 FIB加工時のヨウ素反応試験後 Al-Si-O添加 UO2ペレット 
(矢印部が 3 重点) 
 





図 2-23 ヨウ素反応試験後 Al-Si-O添加UO2ペレットの STEM-EDS分析結果 
 





































図 2-25 ヨウ素拡散計算に用いたモデル 
 
 
図 2-26 ヨウ素拡散計算に用いたモデル 
  
Fuel center
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(to outside)
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図 2-27 ヨウ素拡散計算結果 
左：UO2ペレット、右：Al-Si-O添加UO2ペレット 
 





























































半減期は 163 日とアクチノイドの中では特に短く、UO2 燃料よりも短期間で 242Cm が生成される
MA-MOX 燃料の場合には He 生成量が従来燃料に比較して有意に多くなる[3.2]。よって、例えば
照射中にペレット中に蓄積する He が照射欠陥と結合して He 気泡になり、ペレットのスエリングを
加速させて燃料－被覆管相互作用(FCI)を発生させたり、粒界気泡の連結を促進して FP ガス放
出を増加させたりする可能性も考えられる。また、He は自発核分裂の影響等によって照射前後に








挙動やガス放出挙動にも密接に関係するが、燃料中での He 気泡析出や He 放出挙動について
の理解は十分になされていないため、燃料中の He挙動を把握することが重要である。 
 そこで本研究においては、MA-MOX 中の He の挙動についての基礎的知見を得るため、UO2
等の酸化物に He を注入して気泡の形成状況を調べることとした。UO2への He 注入法としては、























に上昇せず、気泡サイズが小さくなる傾向があることが予想される。仮に He 気泡が数 nm
程度となった場合、He気泡の析出は燃料の熱伝導率の異常低下の原因となる可能性もある。
よって He 気泡析出によるスエリングを評価するだけでなく、He 気泡のサイズおよび数密
度まで評価することが He 気泡の影響を評価する上で重要である。 
よって本節では、あらかじめ空孔欠陥を導入した模擬燃料物質に He を圧入し、その気泡
形成挙動について、各種微細組織観察技術を用いて評価した。模擬燃料物質としては、陽
イオンが 4 価で安定な ZrO2を用いた。空孔欠陥の導入には、精密な空孔欠陥量の調製が可
能であるため、ZrO2に Fe2O3を固相反応で固溶させることで行った。電気的中性条件から、
2 個の Fe3+イオンが ZrO2に固溶することで 1 個の酸素空孔が形成されると考えられる。な
お、本試験における He 気泡生成量の評価については、空孔欠陥濃度に直接影響する Fe の








ジルコニアボール・ポットを用いて湿式で 5 時間ボールミル混合を行った。なお、純 ZrO2
粉末もリファレンスとして同様にボールミル処理を実施した。この 5 種類の試料を「混合
後」試料と呼ぶ。乾燥後、150 MPa で成形し、大気中、1600℃で 24 時間焼結した。その
際の降温は 100℃/h で行った。焼結後の試料を再度ジルコニアボール・ポットを用いて 5
時間湿式で混合して粉砕した。粉砕後乾燥させた 5 種類の試料を「焼結後」試料と呼ぶ。
得られた粉末を用いて、HIP 炉により 91MPa の He 雰囲気中、1000℃×100h の He 圧入
処理を行った。この 5 試料を「HIP 後」試料と呼ぶ。組成が 5 水準、処理方法が 3 種類で
44 
 












した。図 3-2 に HIP 処理時の温度および圧力履歴を示す。HIP 処理時、温度および圧力は
一定に保たれていた。 
 表 3-1 に試験マトリックスを示す。混合後および焼結後試料について、波長分散型蛍光
Ｘ線分析装置(XRF、 株式会社リガク製、型式：ZSX-100e)により試料中の Fe 濃度を測定
した。測定では、タングステンターゲットの X 線管球を用い、管電圧：60kV、管電流：50mA
で分析を実施した。試料は粉末用試料ホルダを用いて測定に供した。Fe 濃度評価のための




混合後、焼結後、HIP 後の試料については XRD 測定を行った。装置はスペクトリス株式
会社製の X’Pert-MPD を用いた。測定は、銅ターゲットの X 線管球を用い、管電圧：45kV、
管電流：40mA とした。測定は、20°～80°の範囲について、0.02°/step で測定した。XRD





Fe の K 吸収端スペクトルから ZrO2中における Fe の価数について評価した。測定は、粉末
試料を導電性カーボンテープ上に均一に分散させて実施した。また、XAFS 測定結果につい
て、第一原理電子状態計算コード CASTEP[3.13]-[3.16]を用いた計算結果と比較し考察した。
計算は図 3-3 に示すように、α-Fe2O3と ZrO2中の Zr 原子を Fe に置換した(Zr0.75Fe0.25)O2
の 2 種類のユニットセルモデルについて計算した。 
試料の微細組織は FE-SEM/EDX、FIB、FE-TEM および FE-STEM を用いて観察した。
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FE-SEM/EDX 分析は、日立ハイテクノロジーズ株式会社製 SU-70 形 FE-SEM を用い、粉
末試料を導電性カーボンテープ上に貼り付けて観察・分析した。FE-TEM 分析は、同じく
日立ハイテクノロジーズ株式会社製 HF-2000 を、FE-STEM 分析は同社製 HD-2300A を用





 図 3-5 に、XRF で得られた Fe/(Zr+Fe)比の検量線測定結果を示す。また、表 3-2 および
図 3-6 に、XRF による混合後および焼結後 ZrO2 試料中の Fe 濃度測定結果を示す。
Fe/(Fe+Zr)=5.0wt%の場合は、混合後に比較して焼結後に若干 Fe 濃度が有為に低下してお
り、焼結中に Fe がわずかに蒸発したと考えられた。図 3-7 に混合後、焼結後および HIP




となったためと考えられた。図 3-8 に熱力学平行計算ソフト HSC Chemistry ver. 5.11[3.17]
のデータベースから計算した Mo/MoO2 および Fe-O 系のエリンガム図を示す。Mo/MoO2
の平衡酸素ポテンシャルが FeO もしくは Fe3O4のそれと同程であり、Fe2O3よりは低いこ
とがわかる。表 3-3 および図 3-9 に、XRD による単斜晶 ZrO2格子体積の組成依存性を示
す。焼結後の ZrO2格子体積は混合後に比べて小さかった。また、ZrO2格子体積は Fe 添加
量の増加とともに低下し、0.5wt%以上ではほぼ一定であった。一方、HIP 後の ZrO2 格子
体積は、焼結後および混合後のいずれの場合よりも大きく、He が ZrO2 格子間に固溶した
ことによる ZrO2格子の膨張が発生している可能性が考えられた。 
図 3-10 に、焼結後および HIP 後 ZrO2中の Fe についての XANES 測定結果を示す。焼
結後の場合、いずれの試料もスペクトル形状は Fe2O3のものに近く、Fe の価数は 3 価であ
ると考えられた。ただし、0.5wt%Fe2O3添加の場合のみ X 線吸収スペクトルの 7130eV 近
傍のメインピーク形状が他の試料とわずかに異なっていた。これは XRD による ZrO2の格
子体積測定結果でも示唆されたように、0.5wt%Fe2O3添加試料では Fe が ZrO2中に固溶し
ているのに対して、2.1wt%および 5.3wt%Fe2O3添加試料では大半の Fe が Fe2O3として析
出しているため、XANES スペクトルに違いが生じたものと考えられた。HIP 後の場合、
Fe2O3 添加濃度の増加に伴って X 線の吸収端が低エネルギー側へシフトしていく傾向が見
られた。この原因は、XRD測定で見られたように、試料をMo容器中で加熱したことでFe2O3
が FeO に還元されたことと、HIP 処理前に ZrO2中に固溶した Fe は還元されにくく、Fe2O3
として析出していた Fe は還元されやすかったことが影響していると考えられた。 
図 3-11 に XAFS スペクトルの実測値および CASTEP による計算値の比較を示す。計算
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ことは、0.5wt% Fe2O3添加の場合には大部分の Fe が ZrO2中に固溶していたことを示して
いると考えられた。 
 図 3-12 および図 3-13 に FE-SEM による焼結後および HIP 後 ZrO2粒子の SEM 像を示
す。焼結後の ZrO2粒子は表面が滑らかであるが、HIP 後の場合には 0.2wt%Fe 添加 ZrO2
を除いて粒子表面に凹凸が見られた。図 3-14 に FE-SEM/EDX による ZrO2中の Fe の特
性 X 線像を示す。焼結後の場合、0.5wt％Fe2O3添加試料では Fe の析出は見られていない
が、2.1wt％Fe2O3 添加試料で Fe の析出が検出された。一方、HIP 後の場合には 0.2wt% 
Fe2O3添加試料で Fe の析出が見られていないが、0.5wt% Fe2O3添加試料で Fe の析出が確
認された。この変化については、次節で考察する。 
 図 3-15 に焼結後および HIP 後 0.2wt%および 2.1wt%Fe2O3添加 ZrO2試料断面の FIB





図  3-16 に焼結後および混合後 0.2wt%Fe2O3 添加 ZrO2 試料の TEM 像を示す。
0.2wt%Fe2O3 添加試料で見ると、焼結後には見られなかった直径数十ナノメートルのバブ
ルが HIP 後には発生している傾向が見られ、ZrO2中に Fe が固溶して形成される酸素空孔
が He バブルとして可視化された可能性が考えられた。ただし、He バブルの存在場所は場
所によってばらつきがあり、まったくバブルが存在しない場所も観察された。図 3-17 に、
各種試料の焼結後もしくは HIP 後の TEM 像を示す。HIP 後試料を比較すると、
0.2wt%Fe2O3 添加試料では場所によってばらつきがあったバブルが、Fe2O3 添加濃度が
0.5wt%以上の試料ではナノバブルが全体的に存在していた。図 3-18 に HIP 後試料のバブ
ルのサイズ分布を示す。0.2 wt %および 0.5wt%Fe2O3添加試料では、サブナノオーダーと
ナノオーダーのバイモーダルなバブルサイズの分布となっていることがわかる。一方、
2.1wt %および 5.3wt %Fe2O3添加試料では、サブナノオーダーのバブルが少なく、サイズ
分布はシグモイダルな分布となっていた。なお、0.2wt%Fe2O3 添加試料で大きい方のバブ
ルのサイズが 2.1wt%および 5.3wt%Fe2O3 添加試料と同程度であったが、この原因として
は Fe2O3添加量が少ないために、均一性が十分に得られず、局所的に Fe 濃度が高かった事
が影響した可能性も考えられた。図 3-19 に HIP 後試料の平均バブルサイズを、図 3-20
に TEM 像から求めた HIP 後試料のバブル数密度評価結果を示す。評価に際しては、TEM
像から得られる 2 次元の数密度を 3/2 乗することで体積当たりの値を求めた。バブルの数密
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XRD 測定結果で示されたように、焼結前に存在していた菱面体晶 Fe2O3は、HIP 後では
いずれの試料からも検出されず、代わりに 2.1wt%および 5.3wt%Fe2O3添加試料で FeO が
検出された。しかし、XANES の結果を見ると、FeO が検出された 2.1wt%および
5.3wt%Fe2O3添加試料であっても、Feの価数は 2価と 3価が混在していることが示された。
また、HIP 後の 0.5wt% Fe2O3添加試料については、Fe の価数は 3 価のみであった。XRD
による ZrO2の格子体積の評価結果からは、焼結後及び HIP 後試料では室温で 0.5wt%程度
の Fe が ZrO2中に固溶していると考えられた。 
これらの結果から、HIP 前に ZrO2中に固溶していた Fe と、固溶しきれずに析出してい
た Fe2O3中の Fe では、HIP 処理による還元の程度が異なることが考えられた。すなわち、
ZrO2に固溶していた Fe は還元されず、一方 Fe2O3中の Fe は還元されて FeO となったの
ではないかと考えられた。なお、今回の XANES は転換電子収量法で測定された。これは
試料表面から 100nm 程度の深さまでの情報しか得られない。今回の ZrO2粒子は直径 10μ
m 程度であり、XAFS では粒子表面の情報のみ検出されていたと考えられる。仮に ZrO2中
に固溶した Fe が表面から還元されて 2 価になるとすれば、XAFS の測定結果は Fe の価数
は 2 価が大半であるというものになるはずである。また、仮に FeO が空気中で酸化される
とすれば 3 価の Fe が混在する原因になり得るが、同じ保管状況で Fe 添加濃度と Fe の価
数に違いが見られているということは、固溶しきらずに析出していた Fe2O3が FeO に還元
されたと考える方が妥当である。 
電気的中性条件から考えて、2 個の Fe3+の固溶は 1 個の酸素空孔を生じさせる。ZrO2に














ではないかと考えられた。2.1wt%と 5.3wt%Fe2O3添加試料で He バブルの数密度が飽和し
て一定となっているのは、Fe の濃度が ZrO2中の Fe の溶解度を超えたため、空孔濃度が飽
和したためと考えられた。飽和点が 2wt%に近いのは、1000℃での HIP 処理時の Fe の溶
解度に影響されているのだと考えられた。なお、Beshta らは ZrO2中での FeO の溶解度は
1332℃で最大となり、金属原子比で Fe/(Zr+Fe)=2.2%であると報告している[3.18]。1000℃
時点での Fe 溶解度に従って形成されたバブルは、内部に He が残っているため安定化され、
温度が下がってもそのまま残った可能性が考えられる。 







の影響なのではないかと考えられた。なお、HIP 時の酸素ポテンシャルでは固溶した Fe は
還元されなかったと考えられる。なぜなら、ZrO2中の酸素の拡散係数から得られる 1000℃
×100h での平均二乗変位は今回の粒径 10μm をはるかに超える。1000℃×100h の加熱で
酸素は試料中に均一に拡散するはずである。もし固溶した Fe も雰囲気の酸素ポテンシャル
によって還元されるなら、XAFS の結果はすべて 2 価になるはずである。また、FeO が HIP
後から XAFS 測定時までに大気中酸化される可能性は、2.1%および 5.3% Fe2O3添加材で
FeO が残存していることから排除できる。 
 図 3-21 に燃料中における He バブル形成挙動の概念図を示した。今回の試験結果から推
察すると、高圧の He 環境下で He 原子が(Zr,Fe)O2-x粒内に拡散し、酸素空孔と He 原子と




合 He バブル内圧は増加しなくなり、バブルの成長は止まる(Stage II)。今回（Zr,Fe）O2-x
中での He バブルは 0.5-10nm 程度と非常に小さかったことから、He がマトリックス中に




 高速炉用 MOX 燃料では、照射中に O/M 比が増加する特徴がある。これは、高速炉被覆
管として酸素ゲッタ能力の高いジルコニウムでは無くステンレス鋼が使われることや、U
と Pu の核分裂収率の違いにより、UO2燃料に比較して酸素のバッファ材となる Mo の生成
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量が少なくなることに起因している。Pu の価数は 4 価もしくは 3 価であるが、U の価数は
4 価から 6 価を取るため、余剰酸素の発生によって局所的に U の酸化が発生する可能性も
考えられる。U の価数が増加する場合、U 空孔濃度が増加すると考えられている。よって、
UO2が酸化される場合を想定し、前節で見られたような U 空孔濃度と He 気泡生成量との
関係を評価しておくことが重要である。 
燃料中における He 挙動のユニークな特徴として、燃料マトリックス中を拡散して外界に
放出されやすい点が挙げられる。Kr や Xe といった FP ガスは、原子サイズが大きく、ま
た UO2や MOX 中にほとんど溶解しないために、燃料マトリックス中を拡散するには 3 重
あるいは 4 重空孔クラスターの存在が必要であると認識されている。それに対して He は原
子サイズが小さいために、UO2 中の点欠陥をホッピングして拡散できることが第一原理計




ためである。ただし He の場合、He の粒界拡散が空孔の粒界拡散よりも十分に早い可能性
がある。Martin らは、UO2が組織変化を起こす前の 800℃程度で粒界近傍の He は外部に
放出される結果を示している[3.20]。一方で Takano ら[3.21]は、He を蓄積させた(Pu,Cm)O2
焼結体をアニールすることで粒界気泡が析出して気泡スエリングが生じることを明らかに
した。よって、He による気泡スエリング挙動を理解するために、He の粒界/粒内拡散と空
孔の粒界拡散の 3 者の相関関係を理解する必要がある。 
 よって本試験では、He を溶解させた UO2多結晶焼結体等を用いて、O/U 比を 2.00 から
ある程度酸化させるような様々な雰囲気で焼鈍した後、各種電子顕微鏡を用いて微細組織
観察を行ってその気泡成長挙動を評価した。また、従来の FP ガススエリングモデルを用い
て He による気泡形成挙動を解析し、FP ガスと He との挙動の違いを明らかにすることを
試みた。最後に、ガススエリングモデルを用いて、UO2+x 中における He の粒界/粒内拡散
係数および空孔の粒界拡散係数をパラメータとし、試験結果と解析結果を比較することで




3.3.1.1. 試料調製 (多結晶 UO2) 
 
 UO2粉末を圧縮・成形し、H2-N2混合ガスを用いて 1740℃で焼結した。得られたペレッ
トの密度は 97.5%TD、3 次元結晶粒径は 12μm であった。ペレットは粉砕・分級し、300
～500μm の顆粒試料を調製した。顆粒試料 5.0g を用いて、30、60 および 91MPa の He
中において、1200℃×100 時間、He 圧入処理を行った。He 圧入処理条件を表 3-4 に示す。
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HIP 装置概略図および手順は図 3-1 および本章 3.2 節で示した通りである。また、91MPa、
1200℃×100hHIP 処理時の温度および圧力履歴を図 3-22 に示す。なお、過去の試験によ
り、同条件で調製した UO2中の He 濃度を昇温脱離ガス分析により測定している[3.7]。その
結果、91MPa、1273K×100h の He 圧入処理により、0.0362～0.0392 cm3-STP/g-UO2 (1.62
×10-6 ～1.75×10-6 mol/g-UO2)の He が UO2 中に溶解することを確認している。これは
241Am を 5wt%/heavy-metal 含む MA-MOX 燃料を 50GWd/t 程度まで燃焼させた際の He
量と同程度である[3.3]。 
HIP 後の UO2 顆粒について、Kr ガスを用いた比表面積測定を実施した。装置は日本ベ
ル株式会社の BELSORP-max-32N 装置を用いた。比表面積は、BET の吸着等温式を用い
て評価した。気泡のサイズ分布は Dollimore-Heal 法を用いて評価した。 
また、表 3-4 に示した 5 試料の内、S1 と S5 の 2 試料については、純度の異なる 2 種類
の He ガスもしくは水素ガス中で、1573K もしくは 1973K で加熱した。加熱前後の試料に
ついて、メタキシレンを用いた液浸法による密度測定を行い、UO2の He 気泡スエリングを
評価した。また、XRD により相の同定を行い、さらに XRD 測定結果についてリートベル





いて断面観察を行った。図 3-23 に、FIB による断面観察の概略図を示す。観察する試料を
45°傾斜させた状態で Ga イオンビームによるスパッタリングを行い、観察する断面を平滑
に仕上げた後、試料ステージを 180°回転させ、平滑に仕上げた断面を鉛直方向から観察し
た。観察においては、Ga イオンスキャンによって得られる SIM 像を撮影した。より詳細
な観察を実施するため、FIB により図 3-4 に示すような薄片試料を作製し、日立ハイテク
ノロジーズ社製 HD-2300A 形走査型透過電子顕微鏡（FE-STEM）および HF-2000 型電解
放射型透過電子顕微鏡(FE-TEM)を用いて微細組織観察を実施した。 
 
3.3.1.2. 試料調製(単結晶 UO2) 
 
 単結晶 UO2 は気相法により作成した。原料として用いた高純度金属ウランを、水素化す
ることで粉末化した。この試料を真空中で加熱して水素を除去し、酸素雰囲気中で酸化さ
せて U3O8 とした。再び水蒸気流中で加熱する事により、U3O8 を還元して UO2 粉末とし、
得られた UO2粉末を輸送材である TeCl4 とともに石英管に封入し、温度勾配の元で加熱す
る事により単結晶 UO2を育成した。 
その単結晶顆粒試料について、HIP 炉を用いて 91MPa の He 中において、1200℃×100
時間、He 圧入処理を行った。He 圧入後、試料を 3 分割し、He フロー中、1573K、1773K、
51 
 
1973K で 1 時間加熱した。He 圧入前後および加熱後の試料について、FIB による SIM 像





UO2における He ガススエリング挙動を評価するため、Kogai による FP ガススエリング
モデル[3.22]を改良してシミュレーションを行い、実験値との比較検討を行った。まず、図 
3-24 に He 気泡スエリングモデルの概念図を示す。He の拡散経路は、①UO2粒内から UO2
粒界(J1)、②UO2粒界から粒界気泡(J2)、③粒界気泡から自由空間(J3)、④粒界から自由空間
(J4)、⑤UO2粒内から自由空間(J5)、の 5 経路を考慮した。粒界及び粒内から自由空間への
ルート(J4及び J5)は、粒界トンネルを形成せずとも外部に放出されるという He の特徴を加











−+−=  式(3-2) 










πrF =  式(3-3) 
気泡間距離 s は、粒界気泡の 2 次元数密度 Nbl(m-2)と以下の関係がある。 
1sN 2bl =  式(3-4) 












xerfCJ  式(3-5) 
ここで、C は初期 He 原子数(1/m3)、x は UO2 結晶粒中心からの距離(m)、D は UO2 内の
He の拡散係数(m2/s)、t は時間(s)である。UO2内の He の拡散係数は中島らが実験により求




 また、粒内からの He の放出の内、バルク UO2の外表面近傍からは He が拡散放出され

















D14 JJJ −=  式(3-7) 










gr −⋅⋅+=  式(3-8) 
ここで、DgrHe,0 は中島ら [3.7]によって測定された UO2 中の He の拡散係数 (9.50×
10-10exp(-2.05/kT))、A1、ΔH1は Yakub ら[3.24],[3.25]によって評価された係数(1.3×10-7m2/s)
および O/U 比依存の活性化エネルギー(ΔH1 = 89.28(2+x)2 - 380.93(2+x) + 407.44)、x は
O/U 比の定比からのズレ、k はボルツマン定数、T は温度(K)である。 







b1 −=  式(3-9) 
ここで、C は O/U 比、S/V は表面積/体積比、k は反応速度定数、Cbは焼鈍後の到達 O/U 比












1  式(3-10) 
図 3-26 に 3.3.1.1 節で実施した加熱試験の温度条件を与えた際の O/U 比変化の計算例を示
す。実際は高温時に O/U 比が過定比側から定比側に変動することも考えられるが、本計算
では単純のために到達 O/U 比までの酸化のみを考慮した。 











PNVJ =  式(3-12) 
ここで、DgbHeは He の UO2粒界における拡散係数であり、粒内の拡散係数の 10 倍とした。
また、Vc は仮想的な細管の体積、Pblは気泡内圧、ηは He の粘性係数、k はボルツマン定




MT26.69η =  式(3-13) 










































=  式(3-16) 
なお、式(3-15)については変動幅を計算パラメータによって調整した。 
 He の場合、粒界から直接外部の自由空間へ放出される経路も考えられるため、式(3-11)













































−  式(3-19) 














































のように求めた。まず、下図に示すように、粒界面上の半径 rbのレンズ状気泡の体積 Vbは、 
Wπr
3
4V 3bb =  式(3-23) 
















また、1 つの結晶粒(粒径：rgr)の粒界面上にある気泡数を Ngbとすると、1 つの結晶粒に








=  式(3-25) 
を得る。ここで、気泡がお互いに接触するときの幾何学的条件を考えると次式が成り立つ。 























図 3-27 に焼結後および 91MPa、1200℃×100h の He 圧入処理後の UO2の SEM 像を
示す。He 圧入処理では UO2顆粒の形状はほとんど変化しなかった。図 3-28 に He 溶解処
理前後の試料について実施した Kr による吸着等温線を示す。横軸は相対圧(飽和蒸気圧に


































×=  式(3-29) 
ここで、rk、p および p0 はそれぞれ代表径、平衡圧、過冷却液体の飽和蒸気圧である。比
表面積と気孔体積および気孔径を表 3-5 に示す。He 圧入後試料の気孔径は、圧入前よりも
わずかに小さかった。これは、He圧入時の焼鈍によって粒成長が起きたためと考えられた。






告[3.32]では Kr 吸着による細孔分布評価は 1.36～5.20nm の範囲で適用されており、nm オ
ーダーの気孔測定に適用されるものとして考えられる。よって Kr 吸着法では、より大きな
気孔やブリスターの存在が検出されていない可能性もある。 
 図 3-29 に HIP 処理前後の UO2の SEM 像を示す。HIP 後には、表面に多面体の窪みが
多く見られた。このような特徴的な気孔は、高圧の He 気泡によって形成された可能性があ
る。Guilbert らも、UO2 焼結体表面に He をイオン照射し、その後の焼鈍によって表面の
剥離が発生したことを報告している[3.33]。気孔を拡大した SEM 像と、UO2の負結晶モデル
図を図 3-30 に示す。また、図 3-31 に表層のブリスター破壊の概念図を示す。 
 
3.3.2.2. 多結晶 UO2の He 気泡スエリング 
 
 図 3-32 に、HIP 処理前後 UO2に対する各種焼鈍試験後の金相写真を示す。1973K で焼
鈍した結果を見ると、水素中で焼鈍したものはほとんど組織変化が起こっていないのに対
して、He 中で焼鈍したものは粒界気泡が多く析出している様子が見られた。また、低純度
の He で焼鈍したものは脱粒している場所も多く見られた。一方、高純度 He で HIP 前後
の試料を同時に加熱した場合、HIP 前の試料はほとんど組織変化が見られないが、HIP 後
試料では粒界気泡が析出していた。なお、HIP 後の焼鈍前の試料も HIP 前と比較して微細
組織がほとんど変わっていなかった。図 3-33 に、HIP 処理前後 UO2の各種焼鈍後 SIM 像
を示す。気泡を赤く色づけしているが、1973K での熱処理により粒界気泡等が成長してい
る様子が明瞭に観察された。図 3-37 には SIM 像から得られた He 圧入後 UO2のバブル形
態評価結果、およびバブル径分布を示す。評価結果からも、He 圧入後および 1973K 加熱
後の組織で最も気泡の成長が進行していた。 
 図 3-39 には He 圧入後および放出後試料に対して実施したナノバブル観察結果を示す。
UO2においても、数 nm オーダーの Heバブルが形成されることが分かった。図 3-40 には、
格子像から得られる He バブル像を示した。 




図 3-39 に焼鈍温度と UO2密度の関係を示す。また、図 3-40 に 1973K 焼鈍後試料の密
度と O/U 比の関係を示す。O/U 比は XRD 測定結果についてリートベルト解析を行い、UO2
と U4O9 との定量分析結果から決定した。1973K で焼鈍された試料を見ると、UO2 が酸化






3.3.2.3. 単結晶 UO2中におけるイメージクリスタルの形成  
 
 図 3-41 に He 圧入前の単結晶 UO2の断面 SIM 像を示す。コントラストは明確ではない
が、UO2粒内にわずかな斑状の模様が観察された。一方、図 3-42 に He 圧入後の断面 SIM
像を示す。He 圧入前に見られた模様は観察されなかったが、サブミクロンオーダーの気泡
が粒内に多数形成されている箇所が多くあった。ただし分布にはばらつきがあり、ほとん
ど気泡が無い箇所も観察された。図 3-43 に、He 圧入後の単結晶 UO2の 1700℃加熱後の
SIM 像を示す。多結晶 UO2では UO2の酸化が見られたが、単結晶 UO2においては筋状の
組織が観察された。図 3-44 に He 圧入前後の TEM 像と TEM による電子線回折図形を示
す。He 圧入前には粒内に多数の黒色の欠陥が観察された。一方で、He 圧入後には気泡が
多く観察された。He 圧入前試料についての電子線回折図形から、マトリックスは UO2であ
り、黒色部は U4O9 であることが示唆された。すなわち、今回調製した UO2 単結晶中には
U4O9の析出があり、その試料に対して He 圧入を行ったことで He 気泡が析出した可能性
が考えられた。なお、本試験と同様の方法で単結晶を作製した Singh ら[3.34]は、生成した
UO2単結晶の中に U4O9の析出が見られたと報告している。これは、気相輸送する際の反応
(UO2 + 2Cl2 ⇔ UCl4 + O2)において、塩素濃度が高かったために酸素濃度が増加した事、
成長時に比較的低温で第二相が析出し得た事、の 2 点が原因であると指摘されている。 
 図 3-45 に He 圧入後および加熱後単結晶 UO2の SEM 像を示す。また、図 3-46 に気泡
の拡大図を示す。気泡の分布状況に大きな変化は見られなかったが、気泡の形状は加熱温







3.3.1.3 節で述べた He 気泡スエリングモデルを用いて、3.3.2.2 節の試験時の温度履歴を
与え、時間ステップ 10秒毎で微分方程式を計算し、スエリングと気泡半径の変化を求めた。
計算は 3.3.2.2 節の He 気泡スエリング実験結果を再現するように、O/U 比が 2.00、2.02、
2.07 の 3 ケースについて実施した。また、その際のパラメータとなる空孔の粒界拡散係数
は、試験によるスエリング率を再現するように設定した。 




比が 2.00 の場合には加熱後半においても粒内に He がある程度残存しているのに対して、
O/U 比が 2.07 の場合には He のほぼ全量が粒界気泡に移行する計算結果となった。 
図 3-49 に、加熱時の UO2中 He 原子流量についての計算結果を示す。流量が多い経路は
UO2粒内から粒界への流量を示すJ1と、UO2粒界から粒界気泡への流量を示すJ2であった。
O/U 比の増加とともに、より低温側で、さらに急激に流れが発生していることを示唆する
計算結果となった。図 3-50 には He の拡散係数及び空孔の粒界拡散係数の経時変化を O/U
比の変化とともに示す。He の拡散係数は粒内及び粒界(粒内の拡散係数の 10 倍)の 2 つの値








図 3-52 に、空孔拡散係数および UO2+x 中の He 拡散係数の O/U 比依存性を示す
[3.24][3.28][3.35]。この 2 つの値を用いて、前述の 1700℃×1h の加熱後における He 気泡スエ






MA-MOX 燃料中における He 挙動に関する基礎的理解を深めるため、模擬燃料物質とし
て(Zr,Fe)O2-xおよび UO2に HIP 法により He を圧入して He 気泡の形成挙動を評価した。
その結果、以下の知見が得られた。 
 
 (Zr,Fe)O2-x への He 圧入により、0.5～10nm の微小なバブルが観察され、またその数
密度は ZrO2への Fe3+の固溶量に強く依存する結果が示された 
 (Zr,Fe)O2-x 中におけるHeバブル生成によってFeの析出が誘起された可能性が考えら
れた 
 UO2+xへの He 圧入により、nm～サブミクロンオーダーの He バブルが観察された 
 UO2多結晶体への He 圧入では、試料表面でのブリスター破壊が発生した可能性が比表
面積測定および FE-SEM 観察から示唆された 
 UO2単結晶への He 圧入では、製造時から存在していた U4O9析出物を起点としてイメ
ージクリスタル(多面体の He バブル)が形成されることが明らかになった 
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 He を吸蔵させた UO2の高温酸化によって、He 気泡スエリングが顕著に発生した 
 既存の UO2燃料に対する FP ガススエリングモデルにマトリックスからの He 放出や
UO2の酸化の効果を加味した改良ガススエリングモデルを構築した 
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表 3-1 試験マトリックス 
Fe2O3濃度
(wt%) 
測定 混合のみ 加熱後 HIP 後 
0.0wt% 
XRF ○   
XRD ○ ○ ○ 
XAFS    
SEM/EDX/TEM   T 
0.2wt% 
XRF ○ ○  
XRD ○ ○ ○ 
XAFS △ △ △ 
SEM/EDX/TEM  S、T S、E、T 
0.5wt% 
XRF ○ ○  
XRD ○ ○ ○ 
XAFS ○ ○ ○ 
SEM/EDX/TEM  S、E S、E、T 
2.1wt% 
XRF ○ ○  
XRD ○ ○ ○ 
XAFS ○ ○ ○ 
SEM/EDX/TEM  S、E S、E、T 
5.3wt% 
XRF ○ ○  
XRD ○ ○ ○ 
XAFS ○ ○ ○ 





表 3-2 XRF による ZrO2中 Fe 濃度測定結果 
Fe2O3濃度(wt%) Fe/(Zr+Fe) 組成(wt%) 
Fe/(Zr+Fe)測定値 (wt%) 
混合後 焼結後 
0.0 0.2 0.20 0.17 
0.2 0.5 0.53 0.48 
0.5 2.0 2.04 1.92 
2.1 5.0 5.32 4.78 
5.3    
 
表 3-3 XRD による ZrO2格子体積測定結果 
 格子体積(Å) 
Fe2O3濃度(wt%) 混合後 焼結後 HIP 後 
0.0    
0.2 140.3916 140.2922 140.5382 
0.5 140.4316 140.2158 140.5496 
2.1 140.4067 140.2201 140.4977 





表 3-4  UO2への He 圧入処理条件 
試料 ID Temperature (K) Pressure (MPa) Heating time (h) 
S1 - - - 
S2 1473 30 25 
S3 1473 61 25 
S4 1473 91 25 
S5 1473 91 100 
 
 
表 3-5  HIP 処理前後の比表面積測定結果 






S1 4.09 2.37 2.31 
S2 3.98 2.04 2.05 
S3 3.81 2.08 2.19 







図 3-1 HIP 炉概略図  
 

































図 3-3 CASTEP 計算モデル 
 
 



















 図 3-5  XRF による検量線測定結果  
 
 
























































図 3-7 各種 5.3wt%Fe2O3添加 ZrO2試料の XRD 測定結果 
 
 

















































































図 3-10 焼結後および HIP 後試料の XANES 測定結果 
  



















































図 3-11 0.5wt%Fe2O3添加材の XANES 測定結果と CASTEP 計算結果の比較 
































0.2 wt %Fe2O3添加 
 
0.5 wt % Fe2O3添加 
 
2.1wt% Fe2O3添加 





0.2 wt %Fe2O3添加 
 
0.5 wt % Fe2O3添加 
 
2.1wt% Fe2O3添加 





焼結後 0.5%Fe 添加 ZrO2 
  
焼結後 2.0%Fe 添加 ZrO2 
  
HIP 後 0.2%Fe 添加 ZrO2 
  
HIP 後 0.5%Fe 添加 ZrO2 
図 3-14   EDX による HIP 前後の ZrO2粒子中の Fe の分布 







図 3-15  FIB による走査イオン像 
(a)および(c)：焼結後および HIP 後の 0.2wt%Fe2O3添加 ZrO2 





















純 ZrO2HIP 後 0.5 wt % Fe2O3添加 ZrO2 HIP 後 
  
0.2wt% Fe2O3添加 ZrO2 焼結後 2.1wt % Fe2O3添加 ZrO2  HIP 後 
  
0.2 wt % Fe2O3添加 ZrO2 HIP 後 5.3 wt %Fe2O3添加 ZrO2 HIP 後 










図 3-18  HIP 後 Fe2O3添加 ZrO2試料の He バブルサイズ分布 
 
図 3-19  HIP 後 Fe2O3添加 ZrO2試料の平均 He バブルサイズ 
 



































































































































































図 3-25 UO2粒内からの He 放出割合に関する 
実験値と計算値の比較 
 

































































図 3-27 HIP 前後の UO2の SEM 像 




図 3-28  77.4K の Kr による吸着等温線 






図 3-29 HIP 処理前後の UO2の SEM 像 
[A]：HIP 処理前、[B]HIP 処理後、矢印は破裂痕の疑いがある箇所 
 
  
図 3-30 イメージクリスタルと結晶面の関係 
 




図 3-32 He 圧入前後 UO2の各種焼鈍後金相写真 
(a)He 圧入後 
(b)He 圧入後,低純度 He 中 1573K×1h 加熱後 
(c) He 圧入後,低純度 He 中 1973K×1h 加熱後 
(d) He 圧入前、高純度 He 中 1973K×1h 加熱後 
(e) He 圧入後、高純度 He 中 1973K×1h 加熱後 












図 3-33 He 圧入処理後 UO2の各種焼鈍後 SIM 像 
  












図 3-34  He 圧入後 UO2のバブル面積割合および数密度 
 



































































































HE02 (He infused & annealed 
in H2 at 1973K)
HE03 (He infused & annealed 
in He at 1573K)
HE04 (He infused & annealed 





図 3-39 焼鈍温度と UO2密度の関係  
 


































































































































































































































J1(粒内→粒界) J2(粒界→気泡) J3(気泡→外界) 




























J1(粒内→粒界) J2(粒界→気泡) J3(気泡→外界) 




























J1(粒内→粒界) J2(粒界→気泡) J3(気泡→外界) 




































































































































































































































































































































よび数値シミュレーションを行い、その耐 PCI-SCC メカニズムの把握を行った。 
 
本研究では、以下の 3点の成果が得られた 
① Al-Si-Oの UO2ペレット内での微細組織の把握・化学種の同定 
















用いて、より実証的なデータを拡充させていくことが望まれる。以下に Al-Si-O 添加 UO2
ペレットの改良効果メカニズム研究に関する今後の展望についてまとめた。 
Al-Si-O 添加ペレットの微細組織については、今後照射後 Al-Si-O 添加 UO2ペレットの組






Al-Si-O 添加ペレットの腐食性 FP トラップ効果に関しては、照射後の実燃料を用いた微
細組織観察及び元素分析により、そのトラップ効果の有無について検証することが望まれ
る。また、照射後の Al-Si-O 添加 UO2ペレットを用いて加熱試験を行い、セシウムやヨウ
素といった揮発性 FP の蒸発挙動を評価して Al-Si-O 添加による腐食性 FP のトラップ効果
を検証することも一つの有益な検証データになり得ると考えられる。 
Al-Si-O 添加ペレットの実用化に対して、製品としての成立性について検討することが望










① 空孔欠陥と He気泡生成との相関 
(Zr,Fe)O2-x への He 圧入により、0.5～10nm の微小なバブルが観察され、またその数密
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